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要旨 成層圏における大気成分の重力分離を調べるため，北極航空機観測
計画（ ）において採取した大気試料の酸素・窒素比（δ ? ?），窒
素と酸素の安定同位体比（δ? ，δ? ），およびアルゴン・窒素比（δ
?）を分析した． において観測されたスバールバル諸島およびバ
ロー上空の成層圏のδ? ，δ? およびδ ?の関係は質量依存型の同位
体分別を示しており，極渦内の成層圏最下部で大気主成分の重力分離が検出
可能であることを示唆している．また，δ ? ?と二酸化炭素（ ?）濃度
およびその安定炭素同位体比（δ? ）との関係からは，対流圏での高度分布
が地表での季節変化の上方伝搬によって形成され，成層圏での高度分布が鉛
直方向の空気塊の年代差に加えて，重力分離の影響を受けて形成されている
ことが示唆された．南極昭和基地上空，スウェーデン・キルナ上空および日
本三陸上空において，大気球を用いたクライオジェニックサンプリングに
よって採取した，中部成層圏大気試料のδ? およびδ? の分析から，重力
分離は場所によって異なる高度分布を示し，その程度は極渦内で観測が行わ
れたキルナ上空で最も大きいことが明らかとなった．このことから，重力分
離の観測は成層圏における空気塊の鉛直輸送に関する情報をもたらす可能性
が示唆される．重力分離，空気塊の平?年代および一酸化二窒素（ ?）濃度
の関係から， ? ＞ および ? ＜ の領域では，空気塊の沈
降の影響がキルナ上空で最大，三陸上空で最小であること， ＜
? ＜ の領域では空気塊の鉛直混合が生じていることがそれぞれ
示唆される．
は じ め に
大気主要成分の重力分離は高度 以上の高層大気でのみ観測されると?えられて
おり，成層圏高度における観測も試みられているものの，重力分離が捉えられたという結
果は示されていない（ )．そこで （ ）は，南極昭和基
地（以下，昭和基地）上空および日本三陸（以下，三陸）上空の成層圏において大気球を
成層圏における大気主要成分の重力分離
用いたクライオジェニックサンプリング法（ ）によって採取した大気試
料を分析することで，酸素・窒素比（δ ? ?)，窒素と酸素の安定同位体比（δ? ，δ? ）
の精密な高度分布をはじめて明らかにし，観測されたδ? とδ? の解析と分子拡散を?
慮した 次元モデルとの比較により，それらの分布が重力分離の影響を受けていることを
強く示唆した．また，重力分離を補正した中部成層圏のδ ? ?が対流圏と同様な経年減
少を示すことを明らかにし，成層圏大気成分の濃度・同位体の精密観測には，重力分離の
影響を?慮することが必要であることを示した．
また， （ ）は，スウェーデン・キルナ（以下，キルナ）上空の中部
成層圏におけるδ? とδ? の高度分布も報告した．また，三陸および昭和基地上空の結
果との比較から，重力分離の程度が緯度によって異なることを示し，重力分離の観測が成
層圏大気の鉛直方向の輸送に関する情報をもたらす可能性を示した．さらに
（ ）は，北極航空機観測計画（ ）において採取した大気試料の，δ ? ?，
δ? ，δ? およびδ ?の分析から，極渦内においては成層圏最下部においても重力分
離が検出可能であることを示している．以上の成果の中から，本報告では特に で
の下部成層圏の観測結果と，昭和基地上空，キルナおよび三陸上空の中部成層圏の観測結
果の比較から得られた新しい知見について紹介する．
観 測 方 法
はじめに における観測方法について述べる．観測機は 年 月 日に名古
屋を発ち，ペトロパブロフスク，アンカレッジ，バロー，北極点を経てスバールバル諸島
のロングイヤービンに到着し，同じ航路を通って 月 日に名古屋へ帰還した
（ )．各経由地間の移動の際には成層圏下部での大気採取を行い，
スバールバル諸島およびバロー上空では，対流圏下部から成層圏下部までの高度別の大気
採取を行った．機体上部に取り付けられた外気取り込み口から 台の加圧ポンプを用いて
大気を導入し，金属容器 本に加圧採取，ガラス容器 本に大気圧で採取した．採取装
置の詳細は，菅原ほか（ ）に述べられている．採取した大気試料は国内に持ち帰った
後，質量分析計（ 社製， および ）を用いてδ ? ?，δ? ，
δ? およびδ ?を分析した?．また， ?の濃度と炭素同位体比（δ? ）をそれぞれ
非分散型赤外分析計と質量分析計（ 社製， ）によって分析した．な
お本研究では， ? ?比として質量数 の ?と の ?の比を， ?比として質量数
の と の ?の比を測定している．
本研究で分析した成層圏大気試料は，昭和基地上空，キルナおよび三陸上空において，
大気球を用いて成層圏に飛揚させたクライオジェニックサンプラーによって採取された
（ )．クライオジェニックサンプラーには，あらかじめ内部を高真空状態
石戸谷重之ほか
にした金属製試料容器が，液体ヘリウムで極低温に冷却された状態で搭載されており，地
上からのコマンドにより所定の高度で試料採取バルブを開閉することによって，希薄な成
層圏大気を大量に採取することが可能である．本研究で使用した成層圏大気試料は，昭和
基地上空において 年 月 日と 年 月 日に，キルナ上空において 年 月
日に，三陸上空において 年 月 日， 年 月 日， 年 月 日，
年 月 日， 年 月 日， 年 月 日および 年 月 日にそれぞれ採取さ
れたものである．採取された大気試料のδ? およびδ? は，東北大学において質量分析
計によって分析した．
?δ ? ?＝ ? ? ? ? × ?, ()
δ? ＝ ? ? ? ? ? ? ? ? × ?, ()
δ? ＝ ? ? ? ? ? ? ? ? × ?, ()
δ ?＝ ? ? × ?, ()
ここで， は測定試料， は標準試料を示す．
結果と?察
によって観測された北極域下部成層圏大気の重力分離
図 に， 年 月 - 日のスバールバル諸島上空と， 年 月 日のバロー上空，
およびその周囲の北極海の上空において観測されたδ ? ?，δ? ，δ? ，δ? および
δ ? の高度分布を示す．同位体比の変動幅は，質量依存型の同位体分別の場合に質
量数の差に比例することから，δ? との比較のため，δ? およびδ ?をそれぞれ
で観測されたδ ? ?，δ? ?，δ? ?（○)，δ? ?（△）およびδ
? （＋）の高度分布． ?濃度と ?濃度の機上連続観測結果，および渦位（ ）の高
度分布も併せて示す．
δ ? ?δ? ?δ? ? δ? ?
δ ?
- ?
?
成層圏における大気主要成分の重力分離
および で除することによって規格化した．図には同時に観測された ?濃度と ?濃度
の連続観測結果（森本， 町田ほか， ）と，スバールバル諸島のニーオールスン基
地で観測された地表のδ ? ?，δ? およびδ? ，さらに 再解析データ
から計算したスバールバル諸島およびバロー上空における渦位（ ）のデータも併せて示
した．
図 から，δ ? ?は地表から下部成層圏にかけて高度と共に値が増加していることが
分かる．一方，δ? ，δ? およびδ ? は対流圏においてほぼ一定の値を示すが，
成層圏では高度の上昇に伴う値の減少傾向を示した．観測されたδ? とδ? の比および
δ ?とδ? の比は，それぞれ ± および ± ??であり，δ
? ，δ? およびδ ?それぞれの測定対象分子の質量数の差に比例した結果となっ
た．このことは，北極極渦内の成層圏最下部において大気の主成分が重力分離の影響を受
けていることを示唆している．
また，δ ? ?とδ? の高度分布は ?濃度の変化と逆相関関係にあることが分か
る．この関係を詳細に検討するため，図 の観測値に ° 以北の高度 - の水平
飛行時に採取された成層圏試料の観測値を加え，δ ? ?およびδ? の ?濃度との関
係をプロットした結果を図 に示す．対流圏においては，δ ? ?と ?濃度の関係，お
図 年 月 日のスバルバール諸島上空と 年 月 日のバロー上空，および °
以北の北極海上空において観測されたδ ? ?と ?濃度の関係（上図）と，δ? ?
と ?濃度の関係（下図）．○と△はそれぞれ成層圏と対流圏における観測値を示し，●は
成層圏の観測値に重力分離の影響による補正を加えた結果を示す．
δ ? ? ? δ?
? ?
°
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よびδ? と ?濃度の関係はそれぞれ－ ± ??（ ＝－ ），および－
± ??（ ＝－ ）であった．これらの値は，北半球の対流圏における ?
濃度とδ ? ?，δ? の季節変化から求められた約－ ??（
)，および約－ ??（ ）とほぼ同等である．こ
れらのことから，観測された対流圏におけるδ ? ?と ?濃度の高度分布は，主として
両者の地表での季節変化の上方伝搬によって形成されていることが示唆される．
一方で，図 に示した成層圏でのδ ? ?と ?濃度の関係，およびδ? と ?濃度
の関係は，それぞれ－ ± ??（ ＝－ ），－ ± ??（ ＝
－ ）であった．δ? と ?濃度との比は対流圏における両者の経年増加率の比から得
られる－ ??（ ）に近い．このことから，成層圏での ?
濃度の高度分布は，成層圏大気の鉛直方向の年代差を反映して形成されていると?えられ
る（ )．しかしながら，δ ? ?と ?濃度の比（－ ±
??）は，地表観測の経年変化から得られる－ ~－ ??（
）と比べて小さい値となっており，この原因は大気成分の重力分離にある可能性があ
る．すなわち，高度上昇に伴うδ ? ?とδ? の増加は重力分離によって抑制されてお
り，その影響は測定対象分子の質量数の差が （? ? と? ? ）であるδ ? ?のほう
が，同じく （? と? ）であるδ? の 倍大きいと?えられる．そこで，δ ? ?とδ
? の観測値から ×Δδ? と ×Δδ?（もしくは ×Δδ? と ×Δδ? ）をそれぞれ
差し引く事で，両者に重畳している重力分離の影響を除去することを試みた．ここで，Δは
成層圏でのδ? δ? 値と地上での値との差である．なおδ? とδ? は の一
部の試料でしか測定していないため，重力分離補正のための値として，
（ ）で示した三陸上空，昭和基地およびキルナ上空における ? 濃度とδ? の関係を
利用することで， ? 濃度観測値から推定したδ? 値を用いた．この推定値の高度分布
は，図 のδ? の実測値の分布とよく一致することが確かめられている．
重力分離の影響を補正したδ ? ?とδ? の ?濃度に対する変化率はそれぞれ
－ ± ??（ ＝－ ），および－ ± ??（ ＝－ ）で
あり，これらの値は，それぞれの成分の経年変化率の比から得られる値と整合的であった．
このことから，北極極渦内の成層圏最下部におけるδ ? ?の高度分布は，空気塊の鉛直
方向の年代差に加えて重力分離の影響を強く受けていることが示唆される．
昭和基地上空，キルナおよび三陸上空で観測された中部成層圏大気の重力分離
ここで，重力分離の指標として，δを定義する．
δ＝ δ? ＋δ? ()
図 に，昭和基地上空，キルナおよび三陸上空におけるδ値の高度分布を示す．図には
成層圏における大気主要成分の重力分離
によるスバールバル諸島上空でのδ値の観測結果と，成層圏における ?濃度
観測値と赤道域対流圏での ?濃度の経年変化から推定した，成層圏試料の空気塊が対流
圏よりどれだけ古いかを示す ? （ ）も併せて示した．
図 から分かるとおり，δ値は高度の上昇に伴って減少し，同一高度での値は極渦内で観
測が行われたキルナおよびスバールバル諸島上空において最も低く，極渦崩壊後に観測が
行われた昭和基地上空の値は，下部成層圏ではキルナ上空とほぼ同等であり，中部成層圏
では三陸上空の値とほぼ同程度であった．これらの結果は，対流圏において少なくとも数
百年のタイムスケールでは?一な値をとるδ値が（ )，成層圏では観測
場所によって大きく異なることを示している．気象データを解析した結果，観測場所によ
るδ値の変化は等温位面の緯度変化では説明できないことから，成層圏におけるδ値の空
間変動は，極夜の成層圏極渦内における空気塊の非断熱降下に起因すると?えられる．
? は下部成層圏において高度の上昇に伴って増加しているが，高度 - 以上
では，観測時期や場所によらずほぼ一定であった．δ値と ? の高度分布の違いの原因
を調べるために， 次元の定常分子拡散・渦拡散モデルを用いたδ値の高度分布と， 次元
の時間発展を?慮した渦拡散モデルで ? の高度分布を計算した結果を図 ()に示
す．図には，計算に用いた渦拡散係数も併せて示している．図 ()から，計算されたδ値
は高度上昇に伴い値が単調に減少するが， ? は 高度以上で値がほぼ一定とな
図 三陸上空，昭和基地およびキルナ上空で観測された ()δ値（本文参照）と ( ) ?
の高度分布． での観測結果も併せて示す．
δ
?
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ることが分かる．これらの高度分布は観測値とほぼ整合的である．図 ( )に，δ値と ?
の関係を示す．δ値と ? の関係は計算値と観測値とでよく一致し， ? が
年以上の場合にδ値は指数関数的な減少を示した．
δ値の高度分布は，主に質量数の異なる ? ?に対する重力による拡散分離によって形
成され，高度上昇に伴って分離の効果は大きくなる．一方 ? の場合， （ ）
による 次元モデルを用いた計算では，高度 でも空気塊の平?年代は約 年であ
ると見積もられており，本研究で - 以上の高度での ? が 年程度で一定と
なったことと整合的である．従って，重力分離は ? と異なり，高度上昇に伴いシグ
ナルが強度を増すことから，中部成層圏大気の鉛直輸送に関する有用な情報をもたらす可
能性がある．
δ値の持つ情報をさらに検討するため，同時に観測された ? 濃度との関係を調べた．
? は，成層圏において ? との反応によって消滅するために，高度の上昇に伴って濃
度が減少する．図 ()に示すとおり， ? 濃度とδ値および ? との関係はある曲線
上に乗り， ? 濃度＞ （ ）および ? 濃度＜ （ ）の領域
図 () 次元モデルにより計算されたδ値（実線）と ? （ 点鎖線）の高度分布．モデ
ル計算に用いた渦拡散係数（ ）として， （ ）による値（実線）と
三陸上空で観測されたδ値から見積もった値（破線）を併せて示した．( )δ値と ?
の関係．観測値における結果（◇）とモデル計算値における結果（実線および破線．実線と
破線の違いは()に示した渦拡散係数の違いに対応する．）の両方を示す．
δ ?
δ
δ ?
成層圏における大気主要成分の重力分離
では ? 濃度の減少とともにδ値が減少し， ＜ ? 濃度＜ （ ）
の領域ではδ値がほぼ一定の値となった． ， および におけるδ値， ?
および ? 濃度の高度分布を図 ( )，()および( )に示す．以下，各領域での特徴を述べ
る．
および では重力分離が高度と共に単調に増加しており，高度に対する変化率
図 ()図 に示したδ値および ? と ? 濃度との関係．( )δ値と ? 濃度との関
係に基づいて つの領域に分類したδ値の高度分布．●および○は ? 濃度が 以
下（ ）および 以上（ ）の試料のδ値を示し，＋は ＜ ? 濃
度＜ （ ）の試料のδ値を示す．黒，青および赤はそれぞれ三陸上空，昭和
基地およびキルナ上空での観測結果を示す．()( )に同じ，ただし ? における結果．
( )( )に同じ，ただし ? 濃度における結果．
δ ? ?
δ
δ ? δ
?
?
?
?
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は のほうが大きいが， での ? および ? 濃度は高度に対する
変化は小さい．また では同程度の重力分離が検出される高度が，キルナ上空で三
陸上空より約 低いことが分かる．同時に観測した ?濃度から導出した ? が
? に比べて約 年大きく， ?が分解される中間圏大気の影響が示唆されることか
ら，キルナ上空で重力分離の進んだより高高度からの空気塊の沈降の影響が大きいことが
?えられる． 年の極渦内のキルナ上空において，高度 以上で中間圏高度の空気
塊が観測されたという報告（ ）も，このことを支持していると?えられ
る．
では昭和基地上空，キルナおよび三陸上空のδ値は，高度の上昇に伴ってほぼ
等しい減少率で直線的に減少しており，同高度での絶対値は三陸上空が最も高く，昭和基
地上空，キルナ上空の順に低くなっていた．δ値の高度分布は，各地点での空気塊の非断熱
降下に関係していると?えられることから，この領域において空気塊の沈降の影響がキル
ナ上空，昭和基地上空，三陸上空の順に小さくなっていることが示唆される．
でのδ値は，昭和基地上空とキルナ上空において高度の上昇に伴い値が増加し
ており， および での結果と傾向が逆になっていた．このことは，昭和基地上空
とキルナ上空の に相当する領域で，空気塊の鉛直方向の混合や置換が起きてい
ることを示唆している．この解釈は，キルナ上空における同領域の ? が高度の上昇
に伴い減少していること， ? 濃度の高度に対する変化率が， および での ?
濃度の観測値を内挿した場合に予想される変化率よりも小さくなっていることと整合的で
あり，また，高緯度域成層圏において空気塊の平?年代が，高度の上昇に伴い減少すると
いうモデル計算結果（ ）とも整合的である．
まとめと今後の課題
において，極渦内の北極域成層圏最下部における詳細なδ ? ?，δ? ，δ? ，
δ ?を初めて測定した．δ? ，δ? ，δ ?の関係から，同領域において大気主成
分の重力分離が検出可能であることが示唆された．また，観測されたδ ? ?およびδ?
と ?濃度との関係から，対流圏での高度分布は，地表での季節変化の上方伝搬により形
成されており，成層圏での高度分布は，空気塊の鉛直方向の年代差に加えて，重力分離効
果が影響を及ぼして形成されていると?えられる．
昭和基地，キルナおよび三陸上空において，重力分離の指標としてδ? およびδ? を
観測した．観測された重力分離の程度は観測地と時期により異なっており，極渦内のキル
ナ上空で最も大きい分離を示した．この結果と， 次元モデル計算によって重力分離が高度
とともに強度を増すこと， ? は約 以上の高度で一定値となることが示されて
いることから，重力分離は ? からは得られない，成層圏大気成分の鉛直方向の輸送
成層圏における大気主要成分の重力分離
に関する情報をもたらす可能性が示唆される．
今後， 次元もしくは 次元の現実的な成層圏大気輸送モデルに重力分離の効果を組み
込み，観測値の再現を試みることができれば，成層圏大気輸送の理解の向上につながると
期待される．
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